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論 文 内 容 の 要 旨 
 本論文では、光・放射線によって凝縮相中に生成した電荷のナノメータースケールでのダイナミクスについての一
連の研究をまとめたものである。対象とする高分子として、次世代超微細加工で使用される化学増幅型レジストおよ
び近年有機半導体デバイス材料として注目を集めている共役（高）分子を用いた。それぞれの材料中でのダイナミク
スを測定するための装置開発を行い、実験・理論・シミュレーションを用いてその詳細を明らかにした。 
 第１章では、本研究の背景や意義、目的について述べた。 
 第２章では、電子線によって引き起こされるピコ秒およびナノメータースケールの超高速化学反応を測定するため
のパルスラジオリシス装置の開発を行った。電子線加速器とフェムト秒レーザーの同期システム、過渡吸収分光法に
おけるシグナル-ノイズ比の改善、および測定可能な波長領域の拡大のための新たな技術の開発を行った。また、この
装置を用い、高分子モデル物質中でのジェミネートイオン再結合を測定し、シミュレーションで解析することによっ
てラジカルカチオンと電子のピコ秒・ナノメータースケールでの空間分布を得ることに成功した。また、装置の時間
分解能以内に起こる超高速ホール移動について、理論的な考察と確率的手法による解析を行い、新たな知見を得た。
溶媒和電子と芳香族化合物との反応性についても詳細な解析により、反応性に関する重要な物性値を得た。 
 第３章では、第２章で得られた知見を基に、次世代半導体加工に用いられる電子線・極端紫外線による化学増幅型
レジスト中のプロトン・酸の挙動についてのシミュレーションを行った。これらの中間種のダイナミクスを追跡する
ことにより、ナノメータースケールでの潜像ラフネスの生成機構を詳細に明らかにすることに成功した。ラフネスや
構造体のサイズに対する、照射線量、クエンチャー、酸の拡散長の影響を調べ、それらの相関やショットノイズの影
響を明らかにした。 
 第４章では、マイクロ波による電極レス電気伝導度測定により、高分子中のナノメータースケールでの電荷キャリ
アのダイナミクスに関する研究を行った。光過渡吸収分光との同時測定装置を開発し、装置の評価や解析手法を確立
した。光パルスでπ・σ共役（高）分子中に過渡電荷を生成し、電子受容体の有無での電気特性の変化や励起波長依
存性、表面構造の依存性について新たな知見を得た。また、伝導度の実部虚部についても新たな解析手法を確立した。 
 第５章では本論文を総括した。
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論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 本論文では、光・放射線によって凝縮相中に生成した電荷のナノメータースケールでのダイナミクスについての一
連の研究をまとめたものである。対象とする高分子として、次世代超微細加工で使用される化学増幅型レジストおよ
び近年有機半導体デバイス材料として注目を集めている共役（高）分子を用い、それぞれの材料中でのダイナミクス
を測定するための装置開発を行い、実験・基礎科学的理論の構築・シミュレーションを用いてその詳細を明らかにし
ている。得られた主な結果を次に示す。 
⑴ 高性能ピコ秒パルスラジオリシスを開発し、それを用いてピコ秒およびナノメータースケールの電荷の挙動を
実験と解析によって求めることに成功した。また、装置の時間分解能以内に起こる超高速ホール移動について、
理論的な考察と確率的手法による解析を行い、その反応機構を提唱・検証し、新たな理論を構築した。溶媒和電
子と芳香族化合物との反応性についても詳細な解析により、反応性に関する重要な物性値を得た。 
⑵ ピコ秒パルスラジオリシスで得られた実験結果を基に、次世代半導体加工に用いられる電子線・極端紫外線に
よる化学増幅型レジスト中のプロトン・酸の挙動についてのシミュレーションを行い、ナノメータースケールで
の潜像ラフネスの生成機構を詳細に明らかにすることに成功した。ラフネスや構造体のサイズに対する、照射線
量、クエンチャー、酸の拡散長の影響を調べ、それらの相関やショットノイズの影響を明らかにした。 
⑶ マイクロ波による電極レス電気伝導度・光過渡吸収分光との同時測定装置を開発し、装置の評価や解析手法を
確立した。これを用いて高分子中のナノメータースケールでの電荷キャリアのダイナミクスに関する研究を行い、
π・σ共役（高）分子と電子受容体の有無での電気特性の変化や励起波長依存性、表面構造の依存性について新
たな知見を得た。また、伝導度の実部虚部についても新たな解析手法を確立した。 
 以上のように、有機材料中に存在する電荷（電子、ホール、プロトン）は高い移動度あるいは反応性を持ってナノ
メートル領域で特徴的に拡散・移動し、触媒反応や電気伝導度特性を示すことを、実験と理論から明らかにした。よ
って本論文は博士論文として価値あるものと認める。 
